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論　文　内　容　要　旨
ド･ハースーファン･アルフェン(dHvA)効果はフェルミ面上の電子状態を測定する最も強力な手段の
一つである｡そのため､磁場や圧力などの外部パラメータを変化させることで､一定の相内､もしくは相
転移に伴う相聞での電子状態の相違を明らかにする研究手段として用いられてきた｡しかし､未だ秩序の
形成過程における伝導電子の果たす役割や､秩序が伝導電子に与える影響に関して､ほとんど解明されて
いない例もある｡本研究ではそれらのうち､ 1)四極子秩序､ 2)超伝導､磁束格子秩序に注目し､温度､
磁場､元素置換を外部パラメータとし､特にlT近傍の低磁場に至る詳細なdHvA効果の測定を行うことで､
秩序の形成過程における伝導電子の果たす役割及び､秩序が伝導電子に与える影響を調べることを目的と
した｡
1)四極子秩序と伝導電子との相互作用
対象物質として､非磁性Il,基底状態を持ち､約0.4Kで反強四極子(AFQ)秩序を起こすprpb,を選ぶ｡
prpb,では､低温で1.5J/mol ･ K2という巨大な電子比熱係数(γ)を持っ極めて重い電子状態にある可能性､
またf電子と伝導電子によるRKKY相互作用により四極子秩序が実現している可能性が指摘されている｡
さらに､磁性元素のPrを､同じ価数をとる非磁性元素Laで置換したprl_xLaxPb,では､ Pr低濃度領域(X≧
0.95)において､ ′電子と伝導電子による四極子近藤効果に由来する非フェルミ液体状態形成の可能性が
報告されている｡本研究では､これらの異常が伝導電子に由来するものかどうかの検証､及び四極子と伝
導電子の相互作用の大きさを評価することを第一の目的とした｡さらに､ Prl_xLaxPb,で観測されている異
常が､四極子秩序を示す物質について共通の性質と言えるかどうかの検証を第二の目的とした｡比較対象
物質としては､ prpb,と同じf2配置(5f2)をとりAFQ秩序を示すUpd3を選び､ pr._xLaxPb,と同様に､磁
性元素のUを同じ価数をとる非磁性元素Thで置換したU._xThxPb,の作成及び測定を行った｡
1-1)大きなγの検証(X-0,00)
本研究では､大きなγが観測されていた低磁場AFq-Ⅰ相に至るdHvA信号の観測に成功し､ AF(〕-ⅠⅠ相
とAF(∋-Ⅰ相で有効質量に大きな変化はないこと､またAF(〕-Ⅰ相内でもγに対応する大きな有効質量が存
在しないことを明らかにした｡またprpb,では､過去のdHvA効果測定により､低温での信号強度の増大
から､低温へ向かう有効質量増大の可能性が指摘がされていた｡しかし､本研究の結果と電気抵抗測定と
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の比較により､低温での信号強度の増大は秩序に伴った伝導電子の散乱の減少で説明されることが明らか
となった｡つまり､低温低磁場へ向かう有効質量の増大も生じていないと考えられる｡
1_2)四極子近藤効果による非フェルミ液体状態の検証(Ⅹ-0.97)
本研究では､ Pr低濃度の試料(X-0.97)において､すべてのフェルミ面の観測､及びlT近傍の低磁場
に至るdHvA信号の観測に成功した｡その結果､非フェルミ液体状態だとされた領域内､もしくはその領
域へ向かった､信号強度や有効質量の異常な磁場､温度変化は見られず､ lT近傍の低磁場までフェルミ
液体状態が実現していることが明らかとなった｡
ト3)四極子と伝導電子の相互作用の大きさ(X-0.00)
本研究では､ dHvA信号の位相に注目し､そのわずかな変化から周波数の相対的変化を見積もるフェイ
ズシフト解析を採用することにより､秩序相内において､ 10~2mevオーダーの､非常にわずかなバンドシ
フトが生じていることが明らかとなった｡この変化の大きさはフェルミ面依存性を持ち､またその大きさ
が､有効質量から期待されるフェルミ面の主成分であるPbのp電子とprのf電子との混成の大きさにお
およそ対応している｡さらに､磁場中での四極子の無秩序状態と秩序状態での変化を､ゼロ磁場に外挿す
ることにより､磁気双極子が誘起されないゼロ磁場においても､転移温度程度のバンドシフトが生じてい
ることが明らかとなった｡このことは､ PrPb,では､四極子を持っ状態と伝導電子が転移温度程度の相互
作用をしていること､つまり､伝導電子も混成を通じて秩序形成に寄与している可能性を示唆している｡
しかし一方で､この混成は､大きなγや四極子近藤効果には結びっいていないと考えられる｡今後､ prpb3
におけるバンド計算が行われ､各フェルミ面のキャラクターが明らかになれば､本研究の周波数変化との
対応から､ p-f混成についての詳細が解明されると期待する｡
1-4) prトxLaxPb,で観測された現象は四極子秩序物質共通の性質かどうか
本研究では､チョコラルスキー引き上げ法を用いたU._xThxPb,の試料作成を行い､すべてのTh濃度で
dHvA振動が観測される純良単結晶育成に成功した｡磁化､比熱測定の結果から､ Upd,の四極子秩序転
移温度はTh濃度と共に急速に減少していき､およそX-0.20では秩序が消失していると考えられる｡本研
究では､ Ul_xThxPb,における､秩序を示す濃度と無秩序状態となる濃度でのdHvA効果測定の比較により､
秩序一無秩序でフェルミ面や有効質量に大きな変化は生じないこと､一方で､伝導電子の散乱に対応する
振幅強度は大きく変化することが明らかとなり､これらは､ Prl_xLaxPb3の結果とも対応している.また一
方､ U低濃度領域では比熱にPrトxLaxPb,で見られたような異常は観測されず､ dHvA効果測定からも､信
号強度や有効質量に大きな変化は観測されないことが明らかとなった｡つまり､ Pr.-xLaxPb,と同様に､
U._xThxPb,のU低濃度領域では､伝導電子状態に大きな異常は生じておらず､フェルミ液体状態にあると
考えられる｡
ト5)四梅子秩序の量子臨界点
本研究では､ prl_xLaxPb,及びUトxThxPb,について､秩序が消失すると考えられる濃度近傍においても､
伝導電子状態の大きな変化は観測されなかった｡特に､ PrトxLaxPb3 (X-0.03)については､ PrPb,との比較
から､ La置換により長距離秩序が急速に壊れ短距離秩序となり､量子臨界点が実現されない可能性が考
えられる｡このように､ La置換により秩序が急速に壊れるのに対して､ RKKY相互作用の起源となるフェ
ルミ面の大きさにはほとんど変化がないことから､ prpb,における四極子秩序は長距離力であるRKKY相
互作用によるものではない可能性が考えられる｡
2)超伝導､磁束格子秩序が伝導電子に与える影響
対象物質として選んだLuNi2B2CはTc-16.2Kの非磁性超伝導体であり､種々の測定から､超伝導ギャッ
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プが異方的であること､また混合状態における磁束格子が磁場もしくは磁場方位に伴って変化することが
期待されている｡これまで混合状態におけるdHvA振動は､特定の結晶方位もしくはガ｡2近傍でのみの観
測であったが､本研究で行ったLuNi2B2CにおけるdHvA効果測定では､混合状態において初めて､すべ
ての結晶方位で､また0.22×Hc2という非常に低磁場に至るdHvA振動の観測に成功した｡その結果､混
合状態においてa振動とり振動を観測し､-両者で信号減衰の振る舞いが異なる結果を得た｡また､すべて
の結晶方位で低磁場まで観測されたα振動では､磁場方位に依存した異方的な信号強度の減衰が観測され
た｡仇2近傍での信号減衰は､超伝導ギャップの発達に対応すると考えられ､本研究での結果は､ LuNi2B2
Cが異方的超伝導ギャップを持っことを強く示唆している｡さらに本研究では､ 2T近傍で生じる磁束格
子秩序の乱れに伴った信号強度減衰の観測にも成功している｡この信号強度減衰の方位依存性は､中性子
散乱実験やSTM測定などで報告されていた磁束格子秩序の乱れの方位依存性ともよく対応している｡こ
の結果は､磁束格子秩序一無秩序により準粒子が大きく散乱されることを示唆しており､本研究により磁
束格子秩序が伝導電子に大きな影響を与えることが明確に示された｡
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論文審査の結果の要旨
物質における量子自由度の相転移では､近年､局在電子の異方的電荷分布である多極子が主要な秩序変
数となる現象が注目されている｡
一色俊之提出の本論文では､多極子間相互作用の機構や､多極子自由度が及ぼす非フェルミ液体などの
量子臨界現象への効果を直接的に検証することを目的として､ド･-～スーファン･アルフェン効果測定
による伝導電子状態の研究を行った｡ prpb｡およびprをLaで置換して相転移が抑制された物質を対象と
し､四極子秩序相転移での伝導電子状態､巨視的物性測定で指摘されていた重い電子状態あるいは非フェ
ルミ液体現象の検証を行った｡またUpd3およびUをThで置換した系を選択し､ 0 5f■電子の四極子相転
移における伝導電子状態の研究を行った｡自らの実験的工夫に基づき､混晶物質(U, Th) pd,の純良単
結晶を育成して明瞭なド･-ースーファン･アルフェン信号を観測した｡さらに､フェーズシフト解析法
を用いて四極子相転移近傍でのフェルミ面の変化を高いエネルギー分解能で捉え､一般的には困難が伴う
1テスラ程度の低磁場でのド･--スーファン･アルフェン信号の観測に成功したことも重要である｡
伝導電子の有効質量やフェルミ面の形状変化を定量的に見積もった結果､ prpb,における重い電子およ
び(pr, La) pb,において秩序が絶対零度付近に抑制されたときの非フェルミ液体的挙動が､必ずしも伝
導電子に起因しないと結論した｡すなわち比熱や電気抵抗の測定によるこれまでの予想を覆し､むしろ四
極子の短距離相関の重要性を指摘した｡ (U, Th) pd3についても明瞭な量子臨界性は伝導電子の性質とし
ては見られないことを示した｡さらに相転移において､転移温度程度のわずかなエネルギー(1meV以下)
だけフェルミ面を構成するバンドがシフトすることを見出した｡この原因として伝導電子と局在f電子間
の混成効果の考察も加え､四極子間相互作用への伝導電子の役割に関する情報を提供した｡
以上の結果は､これまで実験的情報が不足していた四極子秩序物質での重い電子状態や量子臨界現象に
関わる伝導電子状態の議論を促すと言える｡また四極子秩序系物質に限らず､ LuNi2B2Cにおける超伝導
ギャップの異方性や磁束格子配列を観測し､低磁場でも可能な高精度のド･ハースーファン･アルフェン
測定の重要性を認識させる｡これらの成果に基づき､一色俊之は自立して研究活動を行うに必要な高度の
研究能力と学識を有すると判断する｡したがって､一色俊之提出の論文は､博士(理学)の学位論文とし
て合格と認める｡
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